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Abstract (Basic) : DE 19526886 C 

Reformation of methanol comprises passing the methanol gas mixt. 
through a reaction chamber contg. a catalyst. The effective length 
and/or effective inlet cross section is so set that the dwell time of 
the gas mixt. at the entrance of the reaction chamber remains 
substantially constant. Also claimed is the appts. for carrying out the 
above process. 

PREFERRED APPARATUS - The effective length of the reaction chamber 
is adjusted, depending on the gas mixt. throughput, by varying the 
temp, decrease produced. The temp, decrease produced is varied by 
regulating the vol. flow through a tempering fluid circuit. Variation 
in the effective inlet cross section can be brought about by arranging 
reactant chambers in parallel but sepd. from one another and releasing 
or blocking them. 

USE - The method is useful for the prodn. of hydrogen gas, esp. 
under non-stationary operation conditions. Such conditions are 
encountered e.g. where hydrogen demand varies, as in the prodn. of H2 
gas for use in fuel cells for electric vehicles. 

ADVANTAGE - Higher methanol conversion rates are achieved and 
smaller quantities of unwanted CO is produced as by-prod. 

Dwg. 0/5 
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@ Verfahren und Vorrichtung zur Methanoireformierung 

@ Verfahren und Vorrichtung zur Methanoireformierung 
Die Erfindung beziaht sich auf ein Verfahren rurMethanolre- 
formieruns, bei dem das zu reformierende Gasgemisch 
durch einen katalysatorhaltigen Reaktionsraum hindurchge- 
iertet wjrd, sowie auf eine Vorrichtung zu dessen Durchfuh- 
rung. 

Es warden ein Verfahren und eine zu dessen Durchfuhrung 
geeignete Vorrichtung vorgescblagen, mit denen die wirksa- 
me Lange und/oder der wirksame Eintrittsquerschnitt eines 
eingangsseitigen, auf hohen Methanolumsatz temperierten 
Reaktronsraumabschnitts in Abhangigkeit vom Durchsat2 an 
zu reformierendem Gasgemisch so eingesteJit warden kann 
daB sich eine im wesentlichen konstant bieibende Verweil- 
dauer des zu reformierenden Gasgemisches in dem auf 
hohen Methanolumsatz temperierten Reaktionsraumab- 
schnitt ergibt. Die Methanoireformierung laBt sich damrt 
auch bei merklich schwankenden Durchsatzen an zu refor- 
mierendem Gasgemisch mit gleichbleibend hoher Methano- 
lumsetzungsrate und gleichbleibend geringer Bildung uner- 
wunschten Kohlenmonoxids durchfuhren 
Vewendung z. B. zur Wasserstoffgasgewinnung fur Brenn- 
stoffzelien in Eiektrofahrzeugen. 
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Die Erfmdung bezieht sich auf ein Verf ahren zur Me- 
thanolreformierung. bei dem das zu reformierende Gas- 
gemisch durch einen katalysatorhaltigen Reaktions- 
raum hindurchgeiehet wird, sowie auf eine zur Durch- 
fuhrung dieses Verf ahrens geeignete Vomchtung. 

Ein derartiges Verfahren wird insbesondere zur Ge- 
winnung von Wasserstoffgas angewendet Dabei wird 
das Methanol beispielsweise zusammen mit Wasser in 
einer HeiBdampfrefonnierung zu Wasserstoff und Koh- 
lendioxid umgesetzt. wobei letzteres zusammen nut 
dem Wasserstoff wiederum in einem Reaktionsgleich- 
gewicht mit Wasser und Kohlenmonoxid (CO) steht 
Methanolumsatz und Kohlenmonoxidproduktion sind 
folgUch Gr66en, die Qber die u. a. temperaturabhangi- 
gen Reaktionsgleichgewichte miteinander m Verbm- 
dung stehen, dh. je nach dem prozeBtechmsch emge- 
steUten Methanolumsatz ergibt sich bei Verwendung 
der heutzutage bekannten Katalysatormatenahen erne 
bestimmte Menge an Kohlenmonoxid. In vielen Fallen 
stellt das Kohlenmonoxid wegen semer Giftigkeit fur 
die Umwelt und fur die eingesetzten Katalysatormate- 
rialien ein unerwiinschtes Nebenprodukt dar, das oft- 
mals in aufwendiger Weise entf emt werden muB. Wah- 
rend ftir einen technischen GroBanlagenprozeB unter 
stationaren Bedingungen noch vergleichsweise einfach 
em optimaler Betriebspunkt eingehalten werden kann. 
konnen besonders bei instationaren Bedingungen. wor- 
unter vor allem zeitlich schwankende Durchsatze an zu 
reformierendem Gasgemisdi und damit einhergehende 
Anderungen des Katalysator-Belastungszustands im 
Reformer gemeint sind, Betriebsphasen auf treten, in de- 
nen vergleichsweise viel Kohlenmonoxid gebildet wird. 
Derartige instationare Bedingungen bestehen beispiels- 
weise bei nicht stationaren Anwendungen von Wasser- 
stoff als Energietrager, wie zur Spitzenstromerzeugimg 
omd in Kraftfahrzeugantrieben, bei denen man auf Me- 
thanol als flussige WasserstoffqueUe zuriickgreifen 
mochte. um keine direkte Wasserstoffgasspeicherung 

zubenotigen. , , . 

Da die Methanolzerfallsreaktion starker endotherm 
und die Kohlenmonoxidbildung aus Kohlendioxid 
schwacher endotherm verlauft, wurde zur Muumierung 
der CO-Bildung bereits verschiedentlich die Einstellung 
eines Temperaturgradienten langs des Reaktionsweges 
des Gasgemisches im Reaktionsraum vorgeschlagen, 
bei dem die Temperatur von der Eintritts- zur Austntts- 
seite des Reaktionsraums hm abnimmt So werden m 
der Patentschrift US 4^65.624 ein Verfahren und eme 
Vorrichtung zur Methanob^formienmg vorgeschlagen, 
bei denen durch geeignete Heizkreisl^ufe erne emtntts- 
seitige Halfte eines vom zu ref ormierenden Gasgemisch 
durchstrombaren, katalysatorhaltigen Reaktionsraumes 
im Gleichstromverfahren auf einer hoheren Tempera- 
tur und eine anschlieBende austrittsseitige Halfte un 
Gegenstromverfahren auf einer niedrigeren Tempera- 
tur gehalten wird. Damit soUen in der Eingangsstuf e die 
, Methanolumsetzung und in der Ausgangsstufe die Um- 
wandlung von Kohlenmonoxid in Kohlendioxid begun- 
stigt werden. In ahnlicher Weise wird in der Veroff entU- 
chung DE 41 93 026 Tl die Einstellung von drei hmter- 
einanderUegenden Temperaturzonen von unge^hr 
300^C, ungefahr 275°C und ungefahr 225'*C langs des 
Reaktionsweges in einem Methanob-eformer vorge- 
schlagen. In der Offenlegungsschrift JP 63-50302 (A) 
wird ebenfalls eine stufenweise Temperaturermedn- 
gung des Reaktionsraums eines Methanoh-eformers 



langs des Gasgemischstromungsweges xwecks verrin- 
gerter CO-Bildung angegeben. In samtlichen dieser her- 
kommlichen Verfahren werden die Parameter fOr die 
Reformierungsreaktion unabhangig vom jeweils mo- 
mentanen Durchsatz an zu reformierendem Gasge- 
misch vorgegeben, . / ^ x . 

In der Offenlegungsschrift JP-6M83102 (A) ist erne 
Reformeranlage beschrieben, bei der ein zu reformie- 
rendes Gasgemisch in einem ersten Warmetauscher auf 
ca. 200* C vorgeheizt und dann einem zweiten Warme- 
tauscher zugefuhrt wird, in welchem eine Wirmeuber- 
tragung zwischen diesem anschlieBend dem Reformer 
zugefuhrten Gasgemisch und dem bereiU reformierten 
und dadurch wasserstoffreichen Gas erfolgt Dabei wird 
die Temperatur des in den Reformer eintretenden Gas- 
gemischs tiberwacht und durch entsprechende Steue- 
rung des in den zweiten Warmetauscher eingeleiteten 
Anteils an reformiertem Gas konstant in einem Tempe- 
raturbereich zwischen 427*C und 510"C gehalten. Das 
reformierte Gas wird z. B. als Betriebsstoff einer Brenn- 
stoffzelle verwendet 

Der Erfmdung liegt als technisches Problem die Be- 
reitstellung eines Verfahrens der eingangs genannten 
Art und einer zu dessen Durchfuhrung geeigneten Vor- 
richtung zugrunde, mit denen sich Methanol auch bei 
schwankenden Durchsatzen an zu reformierendem 
Gasgemisch. z. B. auf grund von schwankendem Wasser- 
stoffgasbedarf, so reformieren laBt, daB das den Reak- 
tionsraum verlassende Reformat vergleichsweise wenig 
Kohlenmonoxid enthalt 

Dieses Problem wird durch em Verfahren mit den 
Merkmalen des Anspruchs 1 sowie durch eine Vorrich- 
tung mit den Merkmalen des Anspruchs 5. 6 oder 7 
gelost Verf ahrensgemaB wird die wirksame Lange des 
emgangsseitigen, auf die Erzielung einer hohen Metha- 
nolumsetzungsrate temperierten Reaktionsraumab- 
schnitts und/oder dessen wirksamer Querschnitt in Ab- 
hangigkeit vom jeweiligen Durchsatz an zu reformie- 
rendem Gasgemisch variabel so eingestellt, daB die Ver- 
weildauer des zu reformierenden Gasgemischs in dem 
auf ctie Erzielung einer hohen Methanolumsetzungsrate 
temperierten Reaktionsraumabschnitt im wesentlichen 
konstant bleibt Damit laBt sich auch unter instationaren 
Betriebsbedingungen ein hinsichtlich nunimaler CO-BU- 
dung optimaler Betriebszustand im Metiianolreformer 

einstellen. , w-v, , 

Dem liegt die experimentell bestatigte Uberlegung 
zugrunde. daB die Methanolzerfallsreaktion einerseits 
und die CO-BUdungsreaktion andererseits bei unter- 
schiedlichen Parametem, wie Reaktionsraumtempera- 
tur und VerweQdauer des zu reformierenden Gasge- 
mischs im Reaktionsraum. unterschiedlich schneU ablau- 
fen, so daB fOr jede Kombination aus Reaktionsraum- 
temperatur und Verweildauer em Betriebszustandsopti- 
mum mit hohem Methanolumsatz und geringer CO-Bil- 
dung existiert Durch das erfindungsgemaBe Verfahren 
kann der Betriebspunkt der Methanolreformierung m 
Abhangigkeit vom gegebenenfalls schwankenden Gas- 
gemischdurchsatz stets auf diesem optimalen Betriebs- 
zustand gehalten werden. Reaktionstechnische, expen- 
mentell bestatigte Oberiegungen weisen daraufMn, daB 
bei der Methanoh-ef ormierung zuerst das Methanol um- 
gesetzt wird und erst in einem ausgangsseitigen, bei 
geringen Durchsatzen nicht mehr zur Methanolumset- 
zung genutzten Teil der Reaktorlauflange vermehrt 
Kohlenmonoxid entsteht. Durch Anpassung der wirksa- 
men Lange des zur Erzielimg einer hohen Methanolum- 
setzungsrate temperierten eingangsseitigen Reaktions- 
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raumabschnitts an den jeweils momentanen Gasge- 
mischdurchsatz ist es folglich mit dem vorliegenden 
Verfahren stets mSglich, einen derartigen, hinteren, ho- 
her temperierten Reaktionsraumabschnitt. zu dem 
praktisch kein Methanol mehr gelangt und der verroehr- 
te CO-Bildung verursachi, zu vermeiden. Zusatziich 
Oder altemativ zu dieser LSngenanpassung kann die 
Verwefldauer des zu reformierenden Gasgemisches in 
dem zur Erzieiung einer bohen Methanolumsetzungsra- 
te temperierten, eingangsseitigen Reaktionsraumab- 
schnitt unabhSngig vom jeweiligen Gasgemischdurch- 
satz dadurch im wesentlichen konstant gehalten wer- 
den, daB der wirksame eingangsseitige Reakdonsraum- 
querschnitt in AbhSngigkeit vom jeweiligen Gasge- 
mischdurchsatz verSndert wird- 

In einer Ausgestahung des Verf ahrens nach Anspruch 
2 wird die Anpassung der lAngt des fiir die Methano- 
lumsetzung wirksamen, eingangsseitigen Reaktions- 
raumabschnitts dadurch realisiert, dafl der Volumen- 
strom des fOr die Temperierung des Reaktionsraumes 
verwendeten Temperierfluids passend eingestellt wird, 
wobei der zugehorige Temperierfluidfareislauf im 
Gieichstrcm betrleben wird, dh. das Temperierfluid 
stromt im Bereich thermischen Kontaktes mit dem Re- 
aktionsraum parallel zum umzusetzenden Gasgemisch. 
Auf diese Weise laBt sich der Temperaturgradient langs 
des Reaktionsraumes und damit die Lange desjenigen 
Reaktionsraumabschnitts verstellen, der zur Erzieiung 
einer hohen Methanolumsetzungsrate temperiert ist 

In einer ahemativen Ausgestaltung des Verfahrens 
nach Anspruch 3 erf olgt die Langenanpassung dadurch, 
dafl die Lange des mit dem Reaktionsraimi in therml- 
schem Kontakt stehenden Teiis des Temperierfluid- 
kreislaufs geeignet variiert wird 

Bei emer Ausgestaltung des Verfahrens nach An- 
spruch 4 wird die Anderung des fQr hohen Methanolum- 
satz wirksamen, eingan^eitigen Reaktionsraumquer- 
schnitts dadurch realisiert, daB voneinander getrennte 
und^parallel angeordnete Reaktionsteilraume wahlwei- 
se einzeln freigegeben oder abgesperrt werden. 

Mit der Vorrichtung nach Anspruch 5 kann der Volu- 
menstrom des zur Temperierung des Reformierungsre- 
aktionsraumes dienenden Temperierfluids im zugehdri- 
gen Temperierfluidkreislauf flber die dazu vorgesehene 
Einrichtung ver&idert werden, was die Durchfiihrung 
des Verfahrens nach Anspruch 2 ermoghcht 

Bei der Vorrichtung nach Anspruch 6 enthalt der 
Temperierfluidkreislauf zur Temperierung des Reak- 
tionsraums einen mit letzterem in thermischem Kontakt 
stehenden Temperierraum, der von einer parallel zur 
Stromungsrichtung des zu reformierenden Gasgemi- 
sches verschiebbaren Wand begrenzt ist Durch Ver- 
schieben der Wand laBt sich folgiich die Lange des ther- 
mischen Kontakts von Temperierraum und Reaktions- 
raum einstelien und damit z. B. das Verfahren nach An- 
spruch 3 durchfflhren. 

Die Vorrichtung nach Anspruch 7 bildet einen Rohr- 
bundelreformer, bei dem eine gewiinschte Anzahl von 
Reaktorrohren freigegeben bzw. abgesperrt werden 
kann, womit z. B. das Verfahren nach Anspruch 4 durch- 
gef iihrt werden kann. 

Bevorzugte Ausfuhningsformen der Erfindung sind in 
den Zeichnungen dargestellt und werden nachfolgend 
beschrieben. Hierbei zeigen: 

Fig. 1 ein Blockdiagramm eines Methanolreformers 
mit Temperierfluidkreislauf mit einem Hauptstrom- 
Steilventil, 

Fig- 2 ein Blockdiagramm eines Methanolreformers 



mit Temperierfluidkreislauf mit Bypass- Leitune und 
Stellventil 

Fig. 3 ein Blockdiagramm eines Methanolreformers 
mit Temperierfluidkreislauf mit Pumpendrehzahlregu- 
5 lierung, 

Fig. 4 eine Querschnittsansicht durch einen Metha- 
nolreformer mit einem aktivcn Temperierraum verSn- 
derlicher lAngc tmd 
Fig. 5 im unteren Teil eine Draufsicht auf die Ein- 
10 gangsseite eines Rohrbfindebeformers mit eingangssei- 
tiger Drehdffnungsscheibe tmd im oberen Teil eine 
Querschnittsansicht des eingangsseitigen Bereichs langs 
der in der unteren Ansidit gezeigten Unie A-A. 
Die in Fig. 1 schematisch gezeigte Methanolreformie- 
15 rungsanlage beinhaltet einen Reformerbehalter (1), der 
einen Reaktionsraum umfaBt, in den eingangsseitig ein 
Methanol/Wasserdampf-Gemisch (2) eingeleitet wer- 
den kann, um dieses emer HeiBdampfreformierungsre- 
aktion zu unteraiehen. Dabei konnen im wesentlichen 
20 die iiblichen Reaktionsbedingungen eingesteUt werden, 
was z. B. den Druck und die Groflenordnung der Tern- 
peratur des Reaktionsraums sowie die Wahl geeigneter 
Katalysatormaterialien im Reaktionsraum anbelangt 
Auch der Aufbau des Reaktionsraums kann von einer 
25 der bei Rohrbundelreformern oder Plattenreformem 
bekannten Stnikturen sem, ohne daB hierauf naher ein- 
gegangen zu werden braucht Am Ausgang des Reak- 
tionsraums tritt dann das Reformat (3) aus, das im we- 
sentlichen aus Wasserstoffgas besteht 
30 Um einen maximalen Methanolimisatz von mehr als 
95% zu gewahrleisten und gleichzeitig die damit einher- 
gehende hohe CO-Bildung zu mmimieren, wird mittels 
eines Thermo61-Heizkreislaufs ein Temperaturgradient 
(dl) uber die von dem Methanol/Wasserdampf-Ge- 
35 misch durchstromte L5nge des Reaktionsraums hmweg 
emgesteDt Der Temperaturgradient (dT) ist so ausge- 
legt, daB der Reaktionsbereich signifikanter CO-Entste- 
hung, der hinter dem anfanglichen Reaktionsbereich ho- 
hen Methanolumsatzes liegt, bereits auf emem ver- 
40 gleichsweise niedrigen Temperatumiveau liegt, so daB 
die CO-Bildung unterdruckt wird Je nach Lastfall, d. h. 
je nach Bedarf an produziertem Wasserstoffgas, z. B. fur 
eine an den Reformatausgang (3) des Reformerbehil- 
ters (1) anschlieBende Brennstoffzelle in einem Kraft- 
45 fahrzeug. und damit verbundener Reformatgasproduk- 
tion, wird der Temperaturgradient zwischen der hohe- 
ren Temperatur an der Reaktionsraumemgangsseite 
und der niedrigeren Temperatur an der Reaktionsraum- 
ausgangsseite passend eingestellt Zu diesem Zweck be- 
so mhaltet der Thenno61-Heizkreislauf eine Heiz- und Zir- 
kulationseinheit (4) mit Heizemrichtung und Zirkula- 
tionspumpe. Diese Einheit (4) heizt das ThermoSl auf die 
am Eintritt des Reformerbehalters (1) gewunschte Tem- 
peratur auf und befordert das Thermool uber eine Zu- 
55 leitung (5) zu einer nicht naher gezeigten Gleichstrom- 
warmetauscheremheit im Reformerbehalter (1), die in 
thermischem Kontakt mit dem Reaktionsraum steht, 
wobei das Thermo61 den Warmetauscher in gleicher 
Stromungsrichtung durchstromt wie das zu reformie- 
60 rende MethanoLWasserdampf-Gemisch (2) den Reak- 
tionsraum. 

Vom Ausgang der Warmetauschereinheit fuhrt eine 
Ruckleitung (6) des Heizkreislaufs zur Heiz- und Zkku- 
lationsemheit (4) zuruck, wobei in die Ruckleitung (6) 
65 em fiber einen pneumatischen Motor oder dgL ansteuer- 
bares Regulierventil (7) eingebracht ist Da die Refor- 
mierungsreaktion endotherm veriauft, entzieht diese 
dem durch die Wannetauschereinheit zirkulierenden 
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ThermoSl Winne. so dafl langs des Reaktionsweges im anstelle eines Regulierventils m der Rucklejtung j6) des 
Reformerbehfilter (1) das Temperaturgefalle (dl) ent- Thermool-He^kreBlaufs "f'^^" J^^ ZH-k.da- 

steht. das vor aUem auch vom Durchsatz an Methanol/ uonsemheit (4) umgehende Bypassleitung (8) und em 
Wasserdampf-Gemisch und vom Volumenstrom des zir- Dreiwegeventil (9>angeordnet smd. Dem Dreiwegeven- 
kulierenden Thermoeis abhtrgt Je nach Hohe der mo- 5 til (9) 1st emerseits die Byp^sleitung (8) und and^^^^^^^ 
mentanen Reformerbelastung. d. h. der momentanen die Ausgangsleitung der Heiz- und Zirkulationsemheit 
Menge an entnommenem Reformat (3), schwankt die (4)2UgefQhrt. 

StrSmungsgeschwindigkeit des 2U reformierendcn Me- Es speist einen emstenbaren Mischungsanteil aus bei- 
thanolAVasserdampf-Gemischs (2) im Reaktionsraum den Zuleitungen m die ThermoOlzulemmg 2^ 
und damit dessen VerweUdauer pro LSngeneinheit des ,0 Gleictetrom-Warmetauschereiitoeitm 
Reaktionsraums. Dementsprechend wird fOr gleichblei- ter (1) em. Wie gestnchelt angedeutet.wird dieses Drei- 
bend hohen Methanolumsatz bei hSherer Ref ormerbe- wegeventd (Sj wiederum von der crfaBten Temperatur- 
lastung eine grOBere wirksame Unge eines eingangssei- differenz (dT) zwischen Emgangs- und Ausgangsseite 
tigen Reaktionsraumabschnitts benotigt. in welchem im des Reaktionsraums un ReformerbehSlter (1) angesteu- 
wesendichendieMethanolumsetzungstattfindet 15 ert Da dies eine Steuerung des Volumenstroms an 

Dieser Tatsache wird bei der Reformeranlage von frisch aufgeheiztem Thermool m den Warmetauscher 
Re. 1 dadurch Rechnung getragen, daB sich das Regu- bedeutet, ist der solchennaBen aufgebaute Thennoo - 
UCTventil (7\ mit dem der Volumenstrom des durch den Heizkreislauf demjen^en von Fig. 1 funktioneH voU- 
Heizkreislauf zirkulierenden Tbermo5ls regulierbar ist stSndig Squivalent, so daB auch hier wiederum erne An- 
inAbhangigkeitvondemerfaBtenTemperaturgradien- 20 passung der zur Methanolumsetzung wirksanoi, ein- 
ten (dT) ISnes des Reaktionsraumes verstellen iSBt. wie gangsseitigen Reaktionsraumlange an die Reformerbe- 
durch die ^strichelte linie symbolisiert Bei hSherer lastung Ober die EinsteUung ernes geeigneten Tempera- 
Lastanforderung. dh. hoherer Reformatentnahme. turgefaUes (dT) durch entsprechende Steuerung des 
strSmt das MethanolAVasserdampf-Gemisch (2) schnel- Thermool-Volumenstroms un WSnnetauscher bewnrkt 
ler durch den Reaktionsraum hindurch, so daB eine gro- 25 werdenkann. ^ „ , , „ . 

Bere eingangsseitige Reaktionsraumlange fur effektive Eine zweite Vanante der RefonneraiJage wn Fig. 1 
Methanolumsetzung und damit ein flacherer Tempera- ist inRg. 3 dargesteUt. wobei wiedeiirai funktionell ^ei- 
tureradient (dT) erforderUch ist, wobei auBerdem we- che TeUe mit gleichen Bezugszeichen vers^ra smd. 
gen der endothermen Reformierungsreaktion ein er- Auch bei diesem Methanoh-efonnCT ist eme Volumen- 
hohter Warmebedarf entsteht Der aus diesem Grund 30 stromregulierung von m emem Heizflmdkreislauf zirku- 
drohenden. zu schneDen Temperaturemiedrigung im lierendem Thennofil zur Erzielung ernes gewunschten 
eingangsseitigen Reaktionsraumabschnitt wird nun da- Temperaturgefalles zwischen Eingangs- und Ausgangs- 
durch begegnet daB das Regulierventfl (7) welter geSff- seite des Reaktionsraums un Ref ormerbehalter (1) vor- 
net wird. so daB sich der Volumenstrom im Thermool- gesehen. Anstatt flber em ansteuerbares Reguhenrentil 
Heizkreislauf erhoht Damit kann der erhohte Warme- 35 in der RQckleitung (6) des Heizkreislaufs, wie nn Refor- 
bedarf fur die Reformierungsreaktion gedeckt und mer von Rg. 1, wird die Vohmiensttomreguhenmg des 
gleichzeitig aufgnmd der hSheren FlieBgeschwindigkeit ThermoSls bei diesem R.eformer durch Veranderang 
des Thermo5ls auch im Warmetauscher der eingangs- der Pumpendrehzahl der m emer diesbezughch modifi- 
seitige Reaktionsraumabschnitt passend ausgedehnt zierten Zirkulationsemheit (4a) des Heizlffeislaufs vor- 
werden. so daB seine l^ge und Temperatur gerade 40 gesehenenPumpe eraeltZu diesem Zwedc 1st em Pum- 
ausreiSen, das Methanol mit groBtmoglioher Rate um- pendrehzaUreguherelement(lO) an dieser Pumpeange- 
zusetzen. Verringert sich umgekehrt die Reformerlast, schlossen. das wiederum von dem Steuereignal bezug- 
so reduziert sich der Methanol/Wasserdampf-Gemisch- lich des erf aBten Temperaturgradienten (dT) angesteu- 
durchsatz und der Temperaturgradient (dT) tendiert da- ert werden kann. wie durch die gertnchehe Lmie sym- 
zuabzunehmen.Das RegulierventB (7) wird dadurch m 45 bolisiert Bei hSheremBedarf an Reformat (3) und damit 
SchlieBrichtung angesteuert. so daB sich der "niermodl- hSherem Durchsatz an zu refomnerendem Gasgemisch 
Volumenstrom im Heizkreislauf und dementsprechend (2) wird die Pumpen<^ehz^ erhoht. so daB das Ther- 
die wirksame Lange des fOr den Methanolumsatz die- mool schneller durch den Warmetauscher un Reformer- 
nenden. eingangsseitigen Reaktionsraumabschnitts ver- behaiter (1) fUeBt und erne grSBere effektive Lange des 
rineem. ]e nach Reformerbelastung und damit einher- 50 Reaktionsraumes auf emer erhohten Traiperatur fur 
gehender Reformatgasproduktion laBt sich daher das hohen Methanolum^tz gehalten wird. Ent^r^nd 
TemperaturgefaUe (dl) uber die Reaktionsraumlange wird die Pumpendrehzahl verrmgert, wenn die Refor- 
hinweg bei dieser ReformieranlagedergestaltangepaBt merl^tkleinerwu-d. . ^ . . ... , 

einsteUen, daB unabhangig vom jeweiUgen Durchsatz an Wahrend bei den drei oben beschnebenen Methanol- 
MethanolAVasserdampf-Gemischstets eine im wesent- 55 reformem das TemperaturgefaUe (dj) uber die Reak- 
lichen gleichbleibende Verweildauer desselben in einem tionsraumlange hinweg durdh Reguherung der Durch- 
fOr hohen Methanolumsatz geeigneten. hoher tempe- fluBmenge an aufgeheiztemThermool an die Reformer- 
rierten, eingangsseitigen Reaktionsraumabschnitt auf- last angepaBt wu-d, ist m Rg. 4 eme Methanob-eforme- 
rechterhalten wird. ohne daB es aufgnmd einer zu kur- reinheit dargesteUt. bei der die Unge des fur hohen 
zen Lange dieses AbschnittszuverminderterMethano- eo Metiianolumsatz tempenertra, en^angsseitigen Reak- 
lumsetzung oder aufgnmd zu groBer Lange dieses Ab- tionsraumabschmtts durch Verandern der Lange der 
schnitts zu erhShter CO-BUdung kommt thermischen Kont^tflache zwischendem a^ erhShter 

Re 2 zeiet eine Refonneranlage. deren Aufbau und Temperatur Uegend emstromenden ThermoSl und dem 
Funtoionsweise im wesentiichen derjenigen von Rg. 1 Reaktionsraum eingesteUt werden kann. Der gezeigte 
entspricht. wobei insoweit gleiche Bezugszeichen ver- es Methanoh-eformer 1st als sogenannter Rohrbundelre- 
wendet sind und auf die vorstehende Beschreibung von former ausgelegt. bei dem der Reaktionsraum aus emer 
Re 1 verwiesen wird Die Anlage von Rg. 2 ist gegen- Mehrzahl von paraUel zuemander angeordneten Reak- 
QbeV derjenigen von Rg. 1 dahingehend modifiziert. daB tionsrohren (12) bestehL Die Rohre (12) befinden sich 
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innerhalb eines fteforraerbehalters (11), an desscn einer daB ihre Langsachsen auf einem gemeinsamen Zylinder- 
Stimseite Qber einen EinlaB (22) das zu refonnierende haibmantel iiegea wie in der Draufsicht der unteren 
Gasgemisch (13) zugefuhrt wird, wobei sich das eintre- FigurenhSlfte zu erkennen. Der Reformerbehaiter (25) 
lendeGasgemisch (13) uber einen eingangsseitigenVer- ist zur Eingangsseite hin mit einem Deckel (29) abge- 
teilergasrauni (14) des RefonnerbehSlters (11) aiif die 5 schlbssen, in den ein EinlaB (30) fur das zu reformieren- 
verschiedenen Reaktionsraumrohre (12) verteilt Das de Gasgemisch eingebracht ist Dieser EinlaB (30) mOn- 
auf der anderenSeite der Rohrc (12) austretende Refer- det in einen eingangsseidgen Verteilergasraum (32). 
mat (13') gelangt in einen ausgangsseitigen Sammelgas- Zum Inneren des Ref ormerbehilters (25) hin ist der Ver- 
raum (24) des Reformerbehahers (11)» von wo es uber teilergasraimi (32) von einer drehbeweglich gelagerten 
einen AuslaB (15) den Reformerbehater (11) verliBt 10 Drehoffntmgsscheibe (28) begrenzt, in die eine bogen- 
Zum Inneren des Reformerbehalters (11) hin sind der fSrmige Ausnehmung (31) dergestalt eingebracht ist, 
Verteilergasraum (14) und der Sammelgasraum (24) je- daB durch Drehen der DrehSffnungsscheibe (28) mit 
weils durch eine Trennwand (23, 25) begrenzt Der oder entgegen dem Uhrzeigersinn, wie durch den Dop- 
Raum zwischen diesen beiden TrennwSnden (23, 25) im pelpfeil (R) angedeutet, wahlweise alle sechs oder nur 
Reformerbehaiter (11) und auBerhalb der Reformerroh- 15 ein Teil der stimseitigen Eintrittsoffnungen der Reak- 
re (12) bfldet einen mit Tliermool befuUten Raum, der tionsrohre (26) in diesem bogenf5nnigen Ausneh- 
mittels eines axial versdiieblichen Kolbens (17) mit axial mungsbereich (31) tiegen. In diejenigen Reaktionsrohre, 
aus dem Reformerbehaiter (11) herausfOhrend ange- deren Eintrittsoftmngen im ausgesparten Bogenbe- 
formter Kolbenstange (26) in eine eingangsseitige Half- reich (31) der Drehoffnungsscheibe (28) liegen, kann je- 
te (16a) und eine ausgangsseitige Halfte (16b) abgeteilt 20 weils Gasgemisch zustrdmen, wShrend die iibrigen Re- 
ist aktionsrohre von der Drehoffnungssdieibe (28) ein- 

Ober einen EinlaB (20) am Reformerbehaiter (12) tritt trittsseitig abgedeckt werden* Durch Drehen der Dreh- 
das als Heizfluid dienende Thermodl (19) in die ein- 5ffnungsscheibe (28) laflt sich foiglich die Anzahl von 
gangsseitige Okaurnhfilfte (16a) ein. Von dort tritt es aktiv mit zu reformierendem Gasgemisch dm-chstrom- 
iiber einen in den Kolben (17) und die Kolbenstange (26) 25 ten Reaktionsrohren einstellen. In der in Rg* 5 gezeig- 
axial verlaufend eingebrachten Kanal (18) wieder aus ten Situation ist z. B. gerade eines der sechs Reaktions- 
dem Reformerbehaiter (11) aus. Die iibrigen Kompo- rohre (26) freigegeben. 

nenten des Hiermool-Heizkreislaufs sind hier nicht ge- Auf diese Weise dann der gesamte, wirksame Reak- 
zeigt und kdnnen 2.B. in einer der in den Fig. 1 bis 3 tionsraumquerschnittauf den jeweils vorliegendenGas- 
gezeigten Weisen realisiert sein. Da foiglich die aktive 30 gemischdurchsatz angepaBt werden. Bei hoherer Refor- 
Thermooizirkulation (19) nicht durch die ausgangsseiti- merlast, d. h. hSherem Durchsatz, werden mehr Reak- 
ge Ohraumhalfte (16b) fiihrt, nimmt das dort befindliche tionsrohre freigegeben, wahrend bei niedrigerer Refor- 
Thermodl xmd mithin der von diesem umgebene, aus- merlast mehr Reaktionsrohre verschlossen werden. 
gangsseitige Reakdonsraumabschnitt eine niedrigere Durch geeignete Steuerung der Drehdffnungsscheibe 
Umgebungstemperatur an, wShrend das aktiv zirkulie- 35 (28) wird dafur gesorgt, daB unabhangig vom schwan- 
rende Hiermool (19) die eingangsseitige Ohraumhalfte kenden Gasgemischdurchsatz die Str6mungsgeschwin- 
(16a) und damit eine entsprechende eingangsseitige Re- digkeit des zu reformierenden Gasgemischs in den Re- 
aktionsraumlange auf einer erhShten Temperatur halt aktionsrohren (26) etwa konstant bleibt Damit braucht 
Durch axiales Verschieben des Kolbens (17) in Abhan- die auf hohen Methanolumsatz temperierte, eingangs- 
gigkeit vom Gasgemischdurchsatz durch den Reak- 40 seitige Reaktionsraumzone bei sich andemder Refor- 
tionsraum (12) kann daher die Lange des eingangsseiti- merlast in ihrer Lange nicht verandert werden. weshalb 
gen, auf hohen Methanolumsatz temperierten Reak- bei diesem Reformer das Rohrbiindel (26) auf einer fe- 
tioasraumabschnitts auf die jeweils passende Lange ein- sten Lange von einem ThermoSl-Heizraum (27) umge- 
gestellt werden, bis zu der gerade eine weitestgehend ben ist, der nur in seinem reformereingangsseitigen Teil 
voilstandige Methanolumsetzung, jedoch noch keine 45 gezeigt ist imd in den, analog zu den oben beschriebe- 
merkliche CO-Bildung erfolgt Ein enger Verbindungs- nen Beispieien, erhit2:tes, zirkulierendes Thermool ein- 
kanal (21) zwischen eingangsseitiger und ausgangsseiti- tritt Die aufgrund der konstanten Strdmungsgeschwin- 
ger Olraumhaifte (16a, 16b) ermdglicht den zum Ver- digkeit unabhangig vom jeweils momentanen Gasge- 
schieben des Kolbens (17) notigen Tliermoolubertritt mischdurchsatz gleichbleibende VerweOdauer des Gas- 
von der sich verkleinernden in die sich vergrdBemde 50 gemischs in dem vom Heizraum (27) umgebenen, ein- 
Olraumhaifte, ohne einen signifikanten Warmeflbertrag gangsseitigen Reaktionsraumabschnitt gewahrleistet 
von der eingangsseitigen (16a) auf die ausgangsseitige selbst bei schwankender Reaktorlast, daB die eingangs- 
Oh-aumhalfte(16b)zuverursachen. seitige, hoher temperierte Reaktionsraimilange stets 

Bei dem mit seinem Reformerbehaiter (25) in einem derjenigen Lange entspricht, die fiir hohe Methanolum- 
oberen Bereich gezeigten Methanolreformer von Fig. 5 55 setzung benotigt wird, ohne daB eine Oberlange auftritt, 
erfolgt die Anpassung der methanolumsetzenden Reak- die zu hoherer CO-Bildimg AnlaB geben wurde. 
tionsraumzone an den Reformatbedarf durch Veran- Es versteht sich, daB neben den oben beschriebenen 
dem des wirksamen eingangsseitigen Reaktionsraum- Beispieien weitere Modifikationen im Rahmen der 
querschnitts derart, daB unabhangig vom momentanen durch die Anspriiche festgelegten Erfmdung realisier- 
Gasgemischdurchsatz jeweils eine annahemd konstante eo bar sind, insbesondere sind anstelle der beschriebenen 
Stromungsgeschwindigkeit des Gasgemisches beibehal- Rohrbflndeh-eformer mit einer der Eintrittsseite gegen- 
ten wird Dementsprechend wird die Verweildauer des uberiiegenden Austrittsseite auch U-Rohrbiindelrefor- 
Gasgemisches in einem eingangsseitigen, auf hohen Me- mer oder Plattenreformer einsetzbar. AuBerdem kann 
thanolumsatz temperierten Reaktionsramnabschnitt im neben der in den Ausfuhrungsbeispieien beschriebenen 
wesentlichen konstant gehalten. Der Methanolreformer 65 Verwendung von Thermool als Temperierfluid auch je- 
ist wiederum als Rohrbflndelreformer ausgelegt und des andere geeignete Warmetragermedium in flussiger 
enthalt sechs Reaktionsrohre (26). Diese sind parallel und/oder gasfSrmiger Form eingesetzt werden. SchlieB- 
zueinander in aquidistantem Abstand so angeordnet, lich ist es auch mdglich, eine direkte Beheizimg mit Hilfe 
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eines Brenners oder eines katalytischen Brenners vorzu- 
sehen. 

Patentanspriiche 

5 

L Verfahren zur Methanolreformiening, bei dem 

— das zu reformierende Gasgemisch durch ei- 
nen katalysatorhaldgen Reaktionsraum hin- 
durchgeleitet wird, 

dadurch gekennzeichnet, dafi lo 

— die wirksame L^ge und/oder der wirksame 
Eintrittsquerschiutt eines eingangsseitigen, zur 
Erzielung einer hohen Methanoiumsetzungs- 
rate temperierten Reaktionsraumabschnitt s in 
Abhangigkeit vom jeweiligen Durchsatz an zu 15 
refonnierendem Gasgemisch so eingestellt 
wird, daB die Verweildauer des Gasgemischs 

in dem eingangsseitigen, fur hohen Methano- 
lumsatz temperierten Reaktionsraumabschnitt 
im wesentlichen konstant bleibt 20 
Z Verfahren nach Anspruch 1, weiter dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die wirksame Linge des ein- 
gangsseitigen, auf hohen Methanolumsatz tempe- 
rierten Reaktionsraumabschnitts durch Variieren 
des durch einen Tempenerfluidkreislauf im Reak- 25 
tionsraimi erzeugten Temperaturgefalles (dT) mit- 
tels Volumenstromregulienmg des Temperierfluids 
in Abhangigkeit vom Gasgemischdurchsatz einge- 
stellt wird 

3. Verfahren nach Anspruch 1, weiter dadurch ge- 30 
kennzeichnet, daB die wirksame Lange des ein- 
gangsseitigen, auf hohen Methanolumsatz tempe- 
rierten Reaktionsraumabschnitts durch Variieren 
der Linge des mit dem Reaktionsraum (12) in ther- 
mischem Kontakt stehenden Teils (16a) des Tempe- 35 
rierfluidkreislaufs in Abhangigkeit vom Gasge- 
mischdurchsatz eingestellt wird. 

4. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 3, 
weiter dadurch gekennzeichnet, daB der wirksame 
eingangsseitige Reaktionsraumquerschnitt durch 40 
Freigeben oder Absperren von voneinander ge- 
trennt parallel angeordneten Reaktionsteilraumen 
(26) eingestellt wird. . 

5. Vorrichtung zur Methanolreformierung, mit 

— einem vom zu refonnierenden Gasgemisch 45 
durchstrdmbaren, katalysatorhaltigen Reak- 
tionsraum und 

— einem in thermischem Kontakt zum Reak- 
tionsraum stehenden Tempenerfluidkreislauf, 

dadurch gekennzeichnet, daB 50 

— sie zur Durchfuhrung des Verf ahrens nach 
Anspruch 1 oder 2 eingerichtet tst und hierzu 
eine in Abhangigkeit vom Durchsatz an zu re- 
fonnierendem Gasgemisch ansteuerbare Ein- 
richtung zur variablen Einstellung des Tempe- 55 
rierfluid-Volumenstroms im Temperierfluid- 
kreislauf besitzt 

6. Vorrichtung zur Methanolreformierung, mit 

— einem vom zu refonnierenden Gasgemisch 
durchstrdmbaren, katalysatorhaltigen Reak- eo 
tionsraum und 

— einem in thermischem Kontakt zum Reak- 
tionsraum stehenden Temperierfluidkreislauf, 

dadurch gekezmzeichnet, daB 

— sie zur Durchfuhrung des Verfahrens nach 65 
Anspruch 1 oder 3 eingerichtet ist und hierzu 
einen Teraperierraum (16a) aufweist, der mit 
einem eingangsseitigem, auf hohen Methano- 
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lumsatz temperierten Reaktionsraumabschnitt 
in thermischem Kontakt steht und von einer 
parallel zur Str6mimgsrichtung des zu refor- 
mierenden Gasgemisches (13) verschiebbaren 
Wand (17) begrenzt ist 
7. Vorrichtung zur Methanolreformierung, mit 

— einem vom zu refonnierenden Gasgemisch 
durchstrdmbaren, katalysatorhaltigen Reak- 
tionsraum in Form eines RohrbQndels (26) aus 
mehreren, parallel angeordneten Reaktorroh- 
ren, dadurdi gekeimzeidinet, daB 

— sie zur Durchf£ihrung des Verfahrens nach 
Anspruch 1 oder 4 eingerichtet ist und hierzu 
eine Einrichtung (28) zum wahlweisen, ein- 
gangsseitigen Freigeben bzw. Absperren einer 
variablen Anzahl von Reaktorrohren (26) auf- 
weist 
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